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Abstractor DE 10148615 (A1) 

Carrying out chiemical processes comprises introducing two fluids togethier into a micro-mixer hiaving fluid 
channels. The fluids react to form precipitates or suspensions and are introduced separated by a 
separating fluid into a mixing chamber or a reaction path. An Independent claim is also included for a 
device for carrying out chemical processes comprising a micro-mixer having fluid connections (23, 24, 25) 
with micro-channels (29, 30, 31) for the fluids. An outlet opening for the separating fluid is arranged 
between the outlet openings of the micro-channels for the fluids. Preferred Features: The fluids are 
removed as concentric fluid streams having different flow speeds. The speed of the separating fluid is 
different from the speed of the fluids. The flow speed of the concentric fluids is 1-1000 ml/h. A tube having 
a rectangular cross-section is used as the reaction path. 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(3) Verfahren und Vorrichtung zur Durchfuhrung chemischer Prozesse 

(57) Es wird ein Verfahren zur Durchfuhrung chemischer 
Prozesse beschrieben, bei dem mindestens zwei unter 
Ausbildung von Niederschlagen oder Suspensionen rea- 
gierende Fluide F1, F2 in einem Fluidl<anale aufweisenden 
IVIikrovermischer zusammengefuhrt werden. Um Ver- 
stopfungen des Mikrovermischers zu verhindern, werden 
die mindestens zwei Fluide F1, F2 durch ein Trennfluid T 
getrennt voneinander in eine Mischerkammer oder eine 
Reaktionsstrecke eingeleitet. Eine vorzeltige Rekation der 
Fluide F1, F2 wird dadurch vermieden und In einen unkrl- 
tlschen Bereich einer Mischervorrichtung verlagert. Die 
Fluide F1, F2 und T konnen als konzentrische Fluidstrome 
oder als Fluldlamellen ausgetragen werden. Es wird auch 
ein Mikrovermischer bechrieben, mit dem das Verfahren 
ausfuhrbar ist. 
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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung bettifft ein Verfahren zur Durchfiihrung chemischer Prozesse gemaB dem Oberbegrilf des Pa- 
tentanspruchs 1 . Die Erfindung bezieht sich auch auf eine Vorrichtung zur Durchfiihrung chemischer Prozesse gemaB 
5 dem Oberbegriff des Patentanspruchs 19. 

[0002] Es ist bekannt, daB die Gute einer Vermischung und der EinfluB der Misch vorrichtung auf die Ausbeute an er- 
wiinschtem Produkt in groBem MaBe vom Verhaltnis der durch die Reaktionskinetik gegebenen chemischen Reaktions- 
geschwindigkeit zur Mischgeschwindigkeit abliangt. Handelt es sich bei den chemischen Reaktionen um langsame Re- 
aktionen, so ist. die chemische Reaktion in der Regel wesentlich langsamer als die Vermischung. Die Bruttoreaktionsge- 

10 schwindigkeit und die Ausbeute an erwunschtem Produkt wird dann durch den langsamsten Schritt, namlich die Kineti- 
ken der ablaufenden chemischen Reaktionen, und dazu durch das globale Vermischungsverhalten des verwendeten che- 
mischen Reaktors bestimmt. Liegen die chemischen Reaktionsgeschwindigkeiten und die Vermischungsgeschwindig- 
keiten in der gleichen GroBenordnung, so kommt es zu kompiexen Wechselwirkungen zwischen den Kinetiken der Re- 
aktionen und dem lokalen, durch die Turbulenz bestimmten Vermischungsverhalten im verwendeten Reaktor. Tritt der 

15 Fall ein, daB die chemischen Reaktionsgeschwindigkeiten wesentlich schneller sind als die Mischgeschwindigkeit, so 
w erden die Bruttogeschwindigkeiten der ablaufenden Reaktionen und die Ausbeuten im wesendichen durch die Vermi- 
schung bestinmit. 

[0003] Mikrovermischer erlauben aufgrund der RegelmaBigkeit, SchnelHgkeit und \brhersagbarkeit ihrer Mischung 
Reaktionen fiir alle drei der oben genannten Falle positiv zu beeinflussen. 

20 [0004] Wenn es sich um schnelle Reaktionen zwischen zwei oder mehr Fluiden handelt, bei dem zusatzlich Nieder- 
schlage, z. B. in Form von Pulvem, oder allgemeiner in Form von Suspensionen auttreten, verstopten herkommliche Mi- 
krovermischer sehr schnell, oft sogar innerhalb weniger als einer Sekunde, und werden dadurch unbrauchbar. Dies triflft 
insbesondere auf viele organische Reaktionen zu, und hier gerade auf metallorganische Prozesse, die oft zur Bildung io- 
nischer Spezies in wenig polaren oder unpolaren Losungsmittel fuhren, mit der Konsequenz einer Ausfallung dieser Spe- 

25 zies. In einigen wenigen Fallen laBt sich der ProzeB zwar durchfiihren, verlangt aber aufwendige Reinigungsprozeduren 
mit hohen Ausfallzeiten. 

[0005] Solch problcmatischc Ausfallungen in eincm Intcrdigitalmikrovermischcr wurden fiir Reaktionen aus dem Be- 
reich der anorganischen (^hemie, z. B. in "Suitabilitj^ of Various Types of Micromixers for the Forced Precipitation of 
Calcium Carbonate" von R. Schenk et al. in Proceedings of the "5th International Conference on Microreaction Techno- 
30 logy, IMRET 5", 27-30 May, 2001, Strasbourg, France, beschrieben. Der Interdigitalmischer konnte nur im Sekunden- 
oder Minutenbereich betrieben werden. 

[0006] In den meisten Fallen aUerdings verhindert die Ausfallung uberhaupt einen Einsatz von Mikrovermischern. Be- 
denkt man die hohe Zahl von Reaktionen mit Ausfallungen, bedeutet dies, daB der Anwendungsbereich von Mikromi- 

schem wesentlich eingeschrankt ist. Um diesem Problem zu begegnen, wurde dalier von Mikrovemiischem auf groBere 
35 Vermischer, sogenannte Minimischer tibergegangen, die aber nur teilweise die fiir Mikrovermischer typischen, vorteil- 
haften Eigenschaften - RegelmaBigkeit, Schnelligkeit und Vorhersagbarkeit - der Mischung aufweisen. Damit ist die 
Leistungsfahigkeit der Minimischer gemaB der oben aufgezeigten Anwendungsfalle eingeschrankt. AuBerdem miissen 
groBere Mengen an Fluiden eingesetzt werden, was gerade fiir Screening- oder ProzeBopdmierungsaufgaben zu unnoti- 
gem Abfall fiihrt und z. T. teure Chemikalien in groBer Menge verbraucht. 
40 [0007] Aufgabe der Erfindung ist es daher, ein Verfahren zur Durchfiihrung von chemischen Prozessen bereitzustelien, 
das eine Verstopfung von Mikrovermischern, z. B. an den Austrittsoffnungen zur Mischkammer oder in der Mischkam- 
mer selbst, beim Zusammenfiihren von mindestens zwei miteinander reagierenden Fluiden durch die sich hierbei bilden- 
den Niederschlage oder Suspensionen vermeidet. Es ist auch Aufgabe der Erfindung, eine Vorrichtung zur Durchfuhrung 
derartiger chemischer Prozesse bereitzustelien, die beim Betrieb mit derart reagierenden Fluiden nicht verstopft. 
45 [0008] Diese Aufgabe wird mit einem Verfahren gelost, bei dem die mindestens zwei Fluide Fl, F2 durch ein Trenn- 
fiuid T getrennt voneinander in eine Mischerkammer des Mikrovermischers oder eine Reaktionsstrecke eingeleitet wer- 
den. 

[0009] Unter dem Begriff Mikrovermischer werden Vorrichtungen verstanden, die Zuleitungen fiir die zu vermischen- 
den Fluide aufweisen, wobei mindestens zwei Mikrokanale in einer bestimmten vorgegebenen Anordnung in eine Mi- 
50 scherkanmier miinden. Die Abmessungen der Mikrokanale liegen im Bereich von 1 |im bis 1 nam. Die zu verarbeitenden 
Mengen liegen im Bereich von 1 ml/h bis 10 000 1/h, wobei Durchsatzgeschwindigkeiten bzw. RieBgeschwindigkeiten 
von 1 mm/s bis 100 m/s erreicht werden. 

[0010] Mikrovermischer sind zu unterscheiden von den Minimischem, bei denen der Durchsatz in der GroBenordnung 
von 100 1/h bis 100 000 Uh Hegt. 

55 [0011] Der Erfindung liegt die Erkenntnis zugrunde, daB bei Reaktionen, insbesondere schnell ablaufenden Reaktio- 
nen, die mit Niedersclilagen oder Suspensionen verbunden sind, der Kontakt der miteinander reagierenden Fluide zu- 
nachst iiber eine gewisse Zeit verzogert wird, bis die zusammengefuhrten Fluide in einen Bereich des Mikrovemiischers 
eingetreten sind, in dem der Niederschlag oder die Suspensionen nicht in gleicher Weise schadlich ist, wie im Mischele- 
ment selbst, d. h. im Bereich der Austrittsoffnungen der Mikrokanale und in der Mischerkammer selbst. 

60 [0012] Dies gilt insbesondere fiir die in der Chemietechnik haufig verwendete Anlagenkombination Mischer - Reaktor. 
Hier verstopft. vor allem der Mischer, wahrend die Dimension des nachfolgenden (Rohr-)Reaktors viel flexibler an die 
Bediirfnisse einer Reaktion mit Niederschlagen angepaBt werden konnen. 

[0013] Dadurch, daB die mindestens zwei miteinander reagierenden Fluide Fl und F2 durch das mit den Huiden Fl, F2 
vorzugsweise mischbare Trennfluid T voneinander getrennt in die Mischerkammer eingeleitet werden, kommt es im Be- 
65 reich der Austrittsoffnungen der Mikrokanale, die in die Mischerkammer miinden, noch nicht zu einem Kontakt der 
Fluide, so daB eine Reaktion zwischen den Fluiden und ein Ausfallen von Niederschlag oder Suspension noch nicht statt- 
finden kann. Es ist daher von Vorteil, wenn in unmittelbarer Nahe der Austrittsoffnung die Fluide als laminare Stromun- 
gen austreten, so daB keine Turbulenzen in diesem Bereich auftreten, die zu einer vorzeitigen Vermischung und Aufio- 
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sung der Trennschicht fiihren konnten. 

[0014] In der unmittelbaren Nahe der Austrittsoffnungen kann allenfalls eine Quervermischung nur aufgrund von Dif- 

fusionseffekten stattfinden, die so langsam ablaufen, daB es noch nicht zu einer unmittelbai'en Kontaktierung der mitein- 
ander reagierenden Fluide kommen kann. Bei dem erfindungsgemaBen Verfahren kommt es darauf an, daB die Reaktion 
und die Vermischung der Fluide verzogert wird und in einen anderen Bereich der Vorrichtung verlagert wird. 5 
[0015] Die Erfindung umfaBt im wesentlichen zwei Varianten, ohne jedoch auf diese beiden Verfahrensvarianten be- 
schrankt zu sein. 

[0016] Vorzugs weise werden die Fluide Fl , F2 und T als konzentrische Fluidstrome ausgetragen, wobei der Fluidstrom 
des mil den Fluiden Fl undF2 mischbaren Trennfluids T sich zwischen den Fluidstromen der Fluide Fl und F2 befindet. 
Je nach Anwendungsfall ist die Stromungsgeschwindigkeit der Fluidstrome unterschiedlich. 10 
[0017] Die zweite bevorzugte Verfahrensvariante sieht vor, daB die Ruide Fl, F2 und T als Fluidlamellen in die Mi- 
scherkammer eingeleitet werden, wobei die Ruidlamellen ebenso wie die konzentrischen Fluidstrome der Ruide Fl, F2 
alternierend angeordnet und jeweils durch eine Fluidlamelle des Trennfluids T voneinander getrennt sind. 
[0018] Aufgrund einer liber den gesaniten Mischbereich laminaren Stromung in den Mikrokanalen bzw. Ringkanalen 
wird ein turbulenzfreier AusU'itt aus den Austrittsoffnungen gewahrleistet. Fluidlamellen sind Flussigkeitsstrome mit im 15 
wesentlichen rechteckigem oder quadratischem Querschnitt. 

[0019] In einer bevorzugten Ausfuhrijngsforiii dieser Ausfuhrungsvarianie wird somiL in der Mischerkanimer ein 
Fluidlamellenpaket gebildet, das im einfachsten Fall aus drei Fluidlamellen bestehen kann, namlich den Fluidlamellen 
Fl, T und F2. Vorzugs weise werden auch die auBeren Fluidlamellen Fl und F2 von einer Trennfluidlamelle T umgeben, 
so daB der bevorzugte einfachste Fall aus fiinf Ruidlamellen besteht. In der praktischen Durchfuhrung wird man jedoch 20 
zu einer Vielzahl von Fluidlamellen ubergehen, um den Durchsatz der Mischvorrichtung zu erhohen. Zwischen den 
Ruidlamellen kann allenfaUs eine Vermischung aufgrund von Diflfusionseffekten stattfinden. Wichtig ist auch bei dieser 
AusfLihrungsvariante, daB im Bereich der Austrittsoffnungen noch keine direkte Kontaktierung der miteinander reagie- 
renden Fluide stattfinden kann, was dort zu einer Verstopfung der Austrittsoffnungen durch die sich bildenden Nieder- 
schlage fiihren konnte. 25 
[0020] Die Dicke D der konzentrischen Fluidstrome oder der Fluidlamellen der Fluide Fl, F2 und T wird beim Einlei- 
tcn der Fluide derart gcwahlt, daB bis auf Diffusionscffcktc keine Vermischung der Fluide Fl, F2 und T stattfindct. Vor- 
zugs weise wird die Dicke D im Bereich zwischen 1 und 1000 )im gewahlt. Die Dicke hangt im wesentlichen davon 
ab, wie reaktiv die beteiligten Fluide Fl, F2 sind und wie stark Diflfusionseffekte im Bereich der Austrittsofifnung bereits 
zu einer Niederschlagsbildung fiihren konnen. 30 
[0021] Bei beiden Verfahrensvarianten konnen beim Einleiten der Ruide Fl, F2 und T Ttopfen oder kontinuierliche 
Ruidstrahlen als Ruid-Ringstrahlen oder Fluid-LameUenstrahlen gebildet werden. Vorzugs weise werden die Ttopfen 
oder Ruidstrahlen in ein mit den Ruiden Fl, F2 nicht mischbares Aufnahmefluid A ausgetragen, das ein Gas, also auch 
Luft, oder eine andere Fliissigkeit sein kann. Vorzugsweise ist das Aufnahmefluid A im Fall von waBrigen oder alkoho- 
lischen Losungen Fl, F2 ein unpolares organisches Losungsmittel. Besonders bevorzugt ist als Aufnahmefluid A ein 35 
fliissiges Alkan, wie z. B. Cycloalkan, n-Alkain, Hexan, Oktan, Dekan, Dodekan usw.. Im umgekehrten Fall, in dem un- 
polare Fliissigkeiten Fl und F2 miteinander vermischt werden sollen, ist das Aufnahmefluid vorzugsweise ein polares 
mit den Fliissigkeiten Fl und F2 nicht mischbares Fluid, beispielsweise Wasser oder ein Alkohol. 
[0022] Vorzugsweise wird eine senkrechte Anordnung gewahlt, was bedeutet, daB die Tropfen oderFluidstrahlen senk- 
recht nach unten aus den Austrittsoffnungen abgegeben werden. Das Aufnahmefluid dient zur Fiihrung der zu mischen- 40 
den Fluide, indem es eine Phasengrenzflache fliissig/fliissig oder gas/fliissig mit den zu mischenden Ruiden bildet, und 
gegebenenfaUs zu ihrer Temperierung. Es verhindert so den Kontakt der zu mischenden Ruide mit der Oberflache des 
Mikromischers bzw. einer Mischerstrecke, z. B. eines Rohrreaktors, wobei der Warmetransport (durch voigewarmte 
Fliissigkeit/ Luft) erwiinscht ist, nicht jedoch der Stofftran sport. Insbesondere ein Transport vorhandener Partikel durch 
Konvektion oder von gelosten Keimen durch Diffusion und/oder Konvektion an die Wande wird so verhindert. 45 
[0023] Die Mischerkanimer ist vorzugsweise mit dem Aufnahmefluid A gefiillt, das vorzugsweise bis an die Austritts- 
offnungen der Mikrokanale des Mikrovennischers heranreicht. Dies bedeutet, daB die Tropfen oder Fluidstrahlen unmit- 
telbar bei ihrer Bildung in das Aufnahmefluid A ausgetragen werden. Dadurch, daB das Aufnahmefluid A mit den Flui- 
den Fl, F2 und T nicht mischbar ist, bleibt die Tropfenform oder die Fluidstrahlen in dem Aufnahmefluid zunachst er- 
halten. 50 
[0024] Fiir Reaktionen mit sehr schneller, problematischer Niederschlagsbildung ist in einer bevorzugten Ausfiih- 
rungsform die Stromungsgeschwindigkeit des Trennfluids T groBer als die Stromungsgeschwindigkeit der Fluide Fl und 
F2. Dadurch wird es moglich, eine relativ groBe Menge an Trennfluid zwischen den Fluiden Fl und F2 auszutragen, so 
daB eine groBere Diffusionsbarriere aufgebaut wird und dies insbesondere und unmittelbar an den Austrittsoffnungen zur 
Mischkammer. 55 
[0025] Bei der Bildung der Tropfen bedeutet dies, daB sich die reaktiven Fluide Fl und F2 moglichst in der Tropfen- 
spitze ansammein und die Austrittsoffnung im wesentlichen von dem Trennfluid T umspiilt wird. 
[0026] Wie die S tromungsgeschwindigkeiten zu wahlen sind, hangt von der Reaktivitat und den physikalischen Eigen- 
schaften der Fluide Fl und F2 und den Abmessungen der Austrittsoffnungen sowie den Konzentrationen ab. 
[0027] Vorzugsweise liegen die Stromungsgeschwindigkeiten der Fluide Fl, F2 und T zwischen 1 und 1000 ml/h. 60 
[0028] Bei der Wahl des geeigneten Verbal tnisses der Stromungsgeschwindigkeiten kommt es darauf an, daB eine 
moglichst turbulenzfreie und wirbelfreie Stromung im Bereich der Austrittsofftiungen vorliegt, wobei Turbulenzen und 
Wirbel vor aHem im Tropfenspitzenbereich nicht immer ganz vermieden werden konnen. GroBere Geschwindigkeiten 
des Trennfluids bewirken, daB die miteinander reagierenden Ruide Fl und F2 moglichst schnell von der Austrittsofiftiung 
weggetragen werden und in der Tropfenspitze konzentriert werden. Zudem erhoht sich die Geschwindigkeit der Tropfen- 65 
bildung und des Tropfenabrisses. 

[0029] Die gebildeten Tropfen werden zusammen mit dem Aufnahmefluid abgefiilirt und es ist von Vorteil, wenn die 
Tropfen einer Reaktionsstrecke zugefiihrt werden, die beispielsweise ein sogenannter Rohrreaktor sein kann. Hier han- 
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delt es sich im wesentlichen um eine im Querschnitt an die TropfengroBe angepaBte Rohrstrecke, deren Lange mehrere 
Meter betragen kann. Wenn nacheinander Tropfen in das Aufnahmefluid ausgetragen werden, bildet sich eine Tropfen- 

reihe, wobei die Tropfen durch das Aufnahmefluid getrennt sind. 

[0030] Vorzugsweise werden die Tropfen in einer solchen Reaktionsstrecke so lange gefiihrt, bis die Reaktion zwi- 
5 schen den Fluiden Fl und F2 weitgehend beendet ist. Unter weitgehend wird iiier eine Umsetzung von mindestens 80% 
des Gleichgewichtswerts einer vergleichbaren Batch-Reaktion der Fluide verstanden, so daB der GroBteil des dadurch er- 
zeugten Niederschlags im Rohrreaktor anfallt und aufgrund der Stromung im Rohrreaktor mit ausgetragen wird. Die 
Niederschlagsbildung im Rohrreaktor stort insofern nicht, als in den meisten Fallen die Lauflange aufgrund der groBen 
Reaktionsgeschwindigkeit kurz gehalten werden kann oder allgemein es keine Bereiche gibt, in denen sich der Nieder- 

10 schlag ablagem konnte und zu einer Verstopfung fuhren konnte. Der giinstigste Fall tritt dann ein, wenn die Reaktions- 
strecke so lang gewahlt ist, daB die Umsetzung der Reaktion zwischen den Ruiden Fl und F2 vollstandig beendet ist. 
Dann liegt auch die gesamte Niederschlagsmenge bereits im Rohrreaktor vor. Durch geeignete AuffangmaBnahmen kann 
der Niederschlag am Austrilt der Reaktionsstrecke von dem angestrebten Reaktionsprodukt abgetrennt werden. 
[0031] Auch bei der Verfalirensvariante, die Fluidstrahlen vorsieht, wird der Fluidlamellenstrahl, und zwar das ge- 

15 samte Ruidlamellenpaket, in eine Reaktionsstrecke eingefiihrt, in der die Fluidstrahlen so lange gefiihrt werden, bis die 
Reaktion zwischen den Fluiden Fl, F2 unter Auflosung der Fluidlamellen oder konzentrischen Fluidstrome des Trenn- 
fluids T weitgehend beendet ist. Auch bei dieser Ausfiihrungsfomi ist es wichdg, daB die Niederschlagsbildung erst in 
der Reaktionsstrecke auftritt, die ebenso wie bei der ersten Verfahrensvariante ein sogenannter Rohrreaktor sein kann. 
[0032] Vorzugsweise vermischen sich in der Reaktionsstrecke durch fortschreitende Diffusion quer zur Stromungs- 

20 richtung die Lamellen oder Ringstrome des Trennfluids und der beiden Fluide Fl und F2, so dal3 es in der Reaktions- 
strecke zu einer Kontaktierung der Fluide Fl und F^ miteinander kommt. 

[0033] Vorzugsweise wird als Reaktionselement ein Rohr verwendet, das vorzugsweise einen rechteckigen Quer- 
schnitt aufweist, so daB das Rohr im wesentlichen an die Rechteckkontur des Fluidlamellenpakets angepaBt ist. 
[0034] Am Ende der Mischstrecke wird das Reaktionsprodukt, der Niederschlag und/oder die Suspension aufgefangen 

25 und das Reaktionsprodukt vom Niederschlag und/oder den festen Bestandteilen der Suspension abgetrennt. Die Vorrich- 
tung zur Durchfiihrung chemischer Prozesse sieht vor, daB der Mikrovennischer mindestens di'ei Fluidanschlusse mit 
mindestens drci Mikrokanalen fur die Fluide Fl, F2 und fur ein Trennfluid T aufweist, wobei zwischen den Austrittsoff- 
nungen der Mikrokanale fur die Fluide Fl, F2 jeweils eine Austrittsoffnung fiir das Trennfluid T angeordnet ist. 
[0035] Da herkommliche Mikrovermischer die Moglichkeit nicht vorsehen, daB zwischen zwei miteinander reagieren- 

30 den Fluiden ein Trennfluid eingeleitet werden kann, ist eine Neukonstruktion von Mikrovermischem erforderlich, bei der 
auch hinsichtlich der Abmessungen und hier insbesondere der Dicke der Trennschicht des Trennfluids T und den Diffu- 
sionseffekten durch das Trennfluid Rechnung getragen muB. 

[0036] GemaB einer ersten Ausfiihrungsform der Vorrichtung, die der ersten Verfahrensvariante entspricht, sind die 
Austrittsoffnungen konzentrisch angeordnet. Konzentrische Austrittolfnungen konnen so verstanden werden, daB alle 

35 Austrittsoffnungen ringformig sind. Es besteht aber auch die Moglichkeit, im Zentrum eine kreisformige Offnung vor- 
zusehen, die von ringformigen weiteren Austrittsoffnungen umgeben ist. Die letztere Ausfiihrungsform ist bevorzugt 
hinsichtlich der Ausbildung von Tropfen, die gemaB der ersten Verfahrensvariante vorgesehen ist. 
[0037] Die zentrale Austrittsoffnung kann von mindestens zwei ringformigen Austrittsoffnungen umgeben sein. 
[0038] Vorzugsweise sind die ringformigen Austrittsoffnungen gegeniiber der kreisformigen Austrittsoffnung zuriick- 

40 versetzt angeordnet. 

[0039] Vorteilhafterweise sind alle Austrittsoffnungen beginnend mit der inneren Austrittsoffnung zueinander stufen- 
weise zuriickversetzt. Diese Anordnung von Austrittsofl&iungen hat den Vorteil, daB die Tropfenbildung begiinstigt wird. 
[0040] GemaB der zweiten Ausfiihrungsform der Vorrichtung ist der Mikrovermischer ein Interdigitalmischer mit min- 
destens drei Mikrokanalgruppen, wobei die Mikrokanale der drei Gruppen altemierend nebeneinander angeordnet sind. 
45 Das Kennzeichen eines Interdigitalmischers ist das kammartige Ineinandergreifen der Mikrokanalgruppen. Ein typischer 
Interdigitalmischer wird beispielsweise in 

- Ehrfeld, W et al. "Characterization of mixing in micromixers by a test reaction . . .", Ind. Eng. Chem. Res. 38, 3 

(1999), S. 1075 ff 

50 - Herweck, T. et al. "Visualisation of flow patterns and . . ." Proceedings of the 5th International Conference on Mi- 

croreaction Technology, IMRET 5, May 2001, Strasbourg, France, beschrieben. 

[0041] Im Gegensatz zu diesem bekannten Interdigitalmischer sind insgesamt drei Gruppen von Mikrokanalen fur die 
Ruide Fl, F2 und T vorhanden, wobei die Mikrokanale der drei Gruppen altemierend nebeneinander angeordnet sind. 

55 Vorzugsweise entspricht die Anzahl der Mikrokcinale fiir das Trennfluid T der Anzahl der Summe der Fluidkanale fiir die 
Fluide Fl und F2 plus 1. 

[0042] Vorzugsweise ist die Mischerkammer direkt an einen Rohrreaktor gekoppelt. Dies bedeutet, daB die Tropfen 
bzw. die Fluidlamellen unmittelbar nach ihrer Bildung in der Mischerkammer in die Reaktionsstrecke eingeleitet werden. 
Besonders bevorzugt treten die Fluide direkt aus den Austrittsoffnungen in einen Rohrreaktor ein, so daB keine Misch- 
60 kammer benotigt wird. 

[0043] Am Ausgang des Rohrreaktors ist vorzugsweise ein Separator vot^esehen, in dem die einzelnen Komponenten 
wie Reaktionsprodukt und Niederschlage usw. voneinander abgetrennt werden konnen. 

[0044] Der Rohrreaktor kann mit einer Heizeinrichtung versehen sein, um beispielsweise die Reaktion zwischen den 
Fluiden zu begunstigen. Bei exothermen Reaktionen ist es von Vorteil, wenn anstelle einer Heizeinrichtung eine Kiihl- 
65 einrichtung vorgesehen ist. Die Heiz- bzw. Kuhleinrichtungen umgeben den Rolirreaktor beispielsweise in Form von 
Heiz- oder Kiihlschlangen. 

[0045] Dariiber hinaus ist es moglich, Abschnitte des Rolirreaktors mit unterschiedUchen Querschnittsformen und/oder 
unterschiedlichen QuerschnittsgroBen zu versehen, um beispielsweise auf diese Art und Weise eine Storung der Stro- 
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mung innerhalb des Rohrreaktors zu beeinflussen und dadurch eventuell die Ruide vorzeitig in Reaktion miteinander zu 
bringen. Es wird dadurch moglich, die Reaktionstrecke insgesamt zu verkiirzen. 

[0046] Beispielhafte Ausfiihrungsfomien der Erfindung werden nachfolgend anhand der Zeichnungen naher eriautert. 
[0047] Es zeigen: 

[0048] Fig. la + lb schematische Darstellungen der Verfahrensvarianten, 5 
[0049] Fig. 2 eine perspektivische Darstellung teilweise im Schnitt eines Mikrovermischers gemaB einer ersten Aus- 
flihrungsform, 

[0050] Fig, 3 einen Querschnitt durch die Fluidstromanordnung gemaB des Mikrovermischers der Fig. 2, 
[0051] Fig. 4a + 4b vergroBerte Darstellungen der Austrittsoffnungen und der sie bildenden Rohre in einer perspekti- 
vischen Darstellung und in einer seitlichen Ansicht, 10 
[0052] Fig. 5a-5d Beispiele fur die Tropfenbildung am Ausgang der in den Fig, 4a und 4b gezeigten Rohre fur unter- 
schiedliche Stromungsgeschwindigkeiten und Konzentrationen der Ruide Fl und F2, 

[0053] Fig. 6 eine perspektivische Darstellung eines Mikrovermischers gemaB einer weiteren Ausfuhrungsform, 

[0054] Fig. 7 ein von dem in Fig. 6 gezeigten Mikrovermischers erzeugtes FluidlamelLenpaket im Schnitt, 

[0055] Fig. 8 die den Mikrovermischer bildenden Mischerplatten in Explosionsdarstellung, 15 

[0056] Fig. 9 eine vergroBerte Darstellung der Interdigitalstruktur und der Mischerkammer des in Fig. 6 dargestellten 

Mikrovermischers, 

[0057] Fig. 10 ein Extinktionsspektrum, 
[0058] Fig, 11 ein Transmissionsspektrum. 

[0059] In den Fig. la und lb sind die verschiedenen Verfahrensvarianten schematisch dargestellt. Wenn die Fluide Fl, 20 
F2 und T in Form von konzentrischen Fluidstromen ausgetragen werden, sogenannte Ringstrommischung, kann einer- 
seits eine Tropfenbildung und andererseits eine Ringstrahlbildung vorgesehen werden. Wenn Tropfen gebildet werden, 
konnen diese in eine Mischkammer mit einem Auftiahmefluid ausgetragen werden, an die sich ein Rohrreaktor an- 
schlielBt. Die Tropfen austragung kann aber auch direkt in den Rohrreaktor erfolgen. Bei der Ringstrahlbildung bestehen 
ebenfalls zwei Moglichkeiten. Der Ringstrahl kann in eine Mischkammer mit einem Aufnahmefluid ausgetragen werden. 25 
Es kann aber auch unmittelbar eine Austragung in den Rohrreaktor erfolgen. 

[0060] Bei der Austragung der Fluidstromc in Form von Fluidlamcllcn kann ebenfalls cine Tropfenbildung odcr cine 
Lamellenstrahlbildung erfolgen. Bei der Tropfenbildung ist ein Austragen in eine Mischkanuner mit oder ohne Aufnah- 
mefluid moglich, wobei anschlieBend die Tropfen in einen Rohrreaktor eingeleitet werden. Die Tropfen konnen aber 
auch direkt in den Rohrreaktor abgegeben werden. 30 
[0061] Bei der Lamellenstrahlbildung sind ebenfalls beide Varianten moglich. 

[0062] In der Fig, 2 ist ein Mikrovermischer 22 in perspektivischer DarsteUung teilweise auch im Schnitt zu sehen. 
Dieser Mikrovermischer besteht aus insgesamt vier Flatten 28a, 28b, 28c, 28d, die iibereinander unter Zwischenlegung 

von Graphitschichten angeordnet sind. Die einzelnen Flatten werden gegeneinander verschraubt, was nicht im einzelnen 
dargestellt ist. Senkrecht zur Plattenebene ist ein Zentralkanal 29 angeordnet, der am oberen Ende mit einem Rohrstiick 35 
den FluidanschluB 24 fiir das Fluid F2 bildet. Senkrecht zu diesem Zentralkanal ist in der Platte 28c ein FluidanschluB 23 
fiir das Fluid Fl und in der Platte 28b ein FluidanschluB 25 fiir das Trennfluid T angeordnet. Diese Anschliisse setzen sich 
im Innern der Platte uber entsprechende Mikrokanale bis zum Zentrum der Flatten fort und miinden dort in die Ringka- 
nale 30 bzw. 31, die zum AuslaB 38 fiihren. Aufgrund der Anordnung von Zentralkanal 29 und der Ringkanale 30 und 31 
werden Fluidstrome gebildet, die im Querschnitt in der Fig, 3 dargestellt sind. 40 
[0063] Im Zentrum befindet sich die kreisformige Austrittsofiftiung 32, die von den ringfbrmigen Austrittsoffnungen 33 
und 34 umgeben ist. Da in den Zentralkanal 32 das Fluid Fl eingeleitet wird und in die Ringkanale 30 und 31 das Trenn- 
fluid T bzw. das Fluid F2, ergibt sich eine Fluidstromanordnung, bei der die beiden Ruide Fl und F2 von dem Ttennfiuid 
T getrennt sind. Es wird dadurch am AuslaB 38 vermieden, daB es bereits zu einem Kontakt der Fluide Fl, F2 und somit 
zur Niederschlagsbildung kommt, der die Austrittsoffnungen 32, 33 und 34 verstopfen konnte. 45 
[0064] In der Fig, 4a ist eine vergroBerte Darstellung der den Zentral- und die Ringkanale bildenden Rohre 35, 36 und 
37 mit den dazugehorigen Austrittsoffnungen 32, 33 und 34 zu sehen. Hierbei steht das innere Rolir 37 gegeniiber dem 
mittleren Rohr 36 und dem auBeren Rohr 35 nach auBen vor. In der Fig, 4b ist dies schematisch in Seitenansicht noch ein- 
mal dargestellt. Es ergibt sich somit eine gestufte Anordnung der Enden der Rohre 35, 36 und 37. Typische Rohrabmes- 
sungen sind wie folgt: Rohrinnendurchmesser von 0,5 mm bis 5 mm, Versatz V der Rohre von 0 bis + 2 mm. 50 
[0065] Diese Anordnung begunstigt die Tropfenbildung, die in der Fig. 5 im einzelnen dargesteUt ist. Die Fig. 5a bis 5d 
verdeutlichen die Tropfenbildung bei unterschiedlichen Stromungsgeschwindigkeiten der Ruide Fl, F2 und T und bei 
unterschiedMchen Konzentrationen der Fluide Fl, F2, bezogen auf die Menge des Trennfluides. 

[0066] In der Fig, 5a betragt die Konzentration der Ruide Fl (Fl : Ca2+(H20) und F2 (F2: C03^-(H20)) 2 g/1, bezogen 
auf die Menge des Trennfluides T. Die wStromungsgeschwindigkeit fur die beiden Fluide Fl und F2 betragt jeweils 55 
10 ml/h. Die Stromungsgeschwindigkeit des Trennfluides T liegt doppelt so hoch und betragt 20 ml/h. Wie in der Fig, 5a 
zu sehen ist, entsteht ein Kontakt zwischen den Fluiden Fl und F2 erst in der Tropfenspitze des Tropfens im Reaktions- 
bereich. Der Kontakt fuhrt zur sofortigen Reaktion der Fluide Fl und F2 miteinander Im Bereich der Austrittsoffnungen 
dagegen findet durch das zwischen den Fluiden Fl und F2 vorhandene Trennfluid T noch keine Reaktion statt. Dadurch 
wird eine Verstopfung der Austrittsoffnungen wirksam verhindert. 60 
[0067] Wenn, wie in der Fig. 5b gezeigt ist, bei gleicher Stromungsgeschwindigkeit die Konzentration verdoppelt 
wird, dehnt sich der Reaktionsbereich 2 in Richtung der Austrittsofi&iungen aus, wobei allerdings immer noch der Be- 
reich 3 um die Austrittsoffnungen im wesentlichen durch die noch nicht vermischten Ruide Fl, F2 und T gebildet wird. 
Insofem wird auch bei dieser Ausfuhrungsform eine Verstopfung noch wirksam verhindert. 

[0068] In der Fig. 5c wurden die Stromungsgeschwindigkeiten deutlich erhoht. Dies fiihrt zu einer Wrbelbildung, wie 65 
im Reaktionsbereich 2 zu sehen ist. Der Bereich 3 wird nach wie vor durch die noch nicht vennischten Fluide Fl, F2 und 
T gebildet. Durch den durch die Erhohung der Stromungsgeschwindigkeit schnelleren TropfenabriB ist die sichtbare Nie- 
derschlagsmenge geringer. 
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[0069] In der Fig, 5d wurde gegeniiber den Bedingungen in Fig, 5b lediglich die Stromungsgeschwindigkeit des 
Trennfluids T vergroBert, was zu einer gestreckteren Tropfenform und einem vergroBerten Bereich 3 fiir das Trennfluid T 

fiihrt.. Im Vergleich zu Fig, 5b zeigt sich bei dieser Ausfiihmngsform, daB der Bereich der Austrittsoffnungen starker von 
dem Trennfluid T umspiilt wird und somit eine Verstopfung durch Niederschlage aus den Reaktionen der Fluide Fl und 
5 F2 verhindert wird. 

[0070] In der Fig. 6 ist ein Interdigitalmischer 200 dargestellt, der aus einem Mischergrundkorper 201, einem Gehause 
202 fur die Mischerkammer 206 und einem Verteilerblock 207 besteht, in dem die AnschluBrohre 203, 204, 205 fiir die 
Fluide Fl, F2 und T vorgesehen sind. Im Innem des Mischergrundkorpers 201 befindet sich die Interdigitalstruktur, die 
derart. ausgebildet. ist, daB am Ausgang der Mikrokanale der Interdigitalstruktur in der Mischerkammer 206 ein I.amel- 

10 lenbild vorliegt, wie dies in der Fig, 7 gezeigt ist. Die Fluidlamellen 5, 6,7, die im Querschnitt rechteckig ausgebildet 
sind, liegen nebeneinander in der bier beispielhaften Reihenfolge Fl, T, F2, T, Fl, T, F2T. Die Breite bzw. Dicke D der 
Ruidlamellen 6 des Trennfluids T betragt beispielsweise 1 iim bis 1 mm, vorzugsweise 10 bis 20 jam und ist mit der La- 
mellendicke der Lamellen 5 und 7 identisch. Die Dicke D der Lamellen 6 ist auf die Reaktionsfreudigkeit der Fluide Fl 
und F2 bzw. der damit verbundenen Diffusionseffekte abgestimmt. 

15 [0071] In der Fig, 8 ist der Mischergrundkorper 201 vergroBert dargestellt, wobei dieser Grundkorper durch insgesamt 
neun Mischerplatten 210, 220, 230 . . . bis 290 gebildet wird, die ubereinander angeordnet sind und eine entsprechende 
Strukturierung aufweisen, dainiL in der Platte 280 eine Interdigitalstruktur 285 gebildet werden kann. 
[0072] In der oberen Platte 210 befinden sich die Einlasse bzw. Zufiihroffnungen 211, 212, 213 fiir die beiden Fluide 
Fl, F2 und T. In der darunterliegenden Mischerplatte 220 befinden sich die Zufiihrofi&iungen 222 und 223 und die erste 

20 Verteilerkammer 221, die mit der Znfiihrofifnung 211 in Verbindung steht. In dieser Verteilerkammer 221 wird das zuge- 
fiihrte Fluid uber einen breiteren Bereich verteilt, so dafS das Fluid in der darunterliegenden Mischerplatte 230 in die 
Reihe der Verbindungsoffnungen 231 einstromen kann. Die Mischerplatte 230 besitzt die Zufiihroffnung 232 und 233, 
die mit den Zufuhrofihungen 222 und 223 in Verbindung stehen. 

[0073] In der darunterliegenden Mischerplatte 240 mit der Zufiihroffnung 243 miindet die Zufiihroffnung 232 in die 
25 zweite Verteilerkammer 242 fiir das zweite Fluid. Die Verbindungsoffnungen 241 stehen in Verbindung mit den Verbin- 
dungsoffnungen 231 der Mischerplatte 230. 

[0074] In der darunterliegenden Mischerplatte 250 sind Verbindungsoffnungen 252 fiir das zweite Fluid, die mit dem 
verbreiterten Bereich der zweiten Verteilerkammer 242 kommunizieren, sowie Verbindungsoffnungen 251 vorgesehen. 
Die Zufiihroffnung 243 steht mit der Zufiihroffnung 253 der Mischerplatte 250 in Verbindung und miindet in die darun- 
30 terliegende dritte Verteilerkammer 263 der Mischerplatte 260. Dort sind neben der dritten Verteilerkammer 263 zwei 
Reihen von Verbindungsoffnungen 261, 262 fur die ubrigen Fluide vorgesehen. 

[0075] Die damnterliegende Mischerplatte 270 weist drei Reihen von Verbindungsoffnungen 271, 272 und 273 auf, die 
mit den entsprechenden Mikrokanalen 281, 282, 283, die die Interdigitalstruktur 285 bilden, in der Mischerplatte 280 
verbunden ist. Am Austrittsende der Interdigitalstruktur 285 befindet sich die Mischerkammer 206. Darunter ist die Ab- 

35 schluBplatte 290 angeordnet, die keinerlei Strukturen aufweist. 

[0076] In der Fig. 9 ist diese Interdigitalstruktur 285 vergroBert dargestellt. Es sind Kanale 281 fiir das Fluid Fl, Ka- 
nale 282 fiir das Fluid F2 und Kanale 283 fiir das Trennfluid T vorgesehen. Die jeweiligen Enden dieser Kanale stehen 
mit den entsprechenden Verbindungsoffnungen 271, 272 und 273 der dariiberliegenden Mischerplatte 270 in Verbin- 
dung. Die Mikrokanale 283 sind jeweils zwischen den Mikrokanalen 281 und 282 der Fluide Fl und F2 angeordnet, so 

40 daB in der Mischerkammer 208 Lamellen gebildet werden, die jeweils zwischen den Fluidlamellen Fl und F2 Trennla- 
mellen des Trennfluids T vorsehen. Typische Mikrokanalbreiten sind 20 /im bis 500 jjm. 

Klassen von organischen Reaktionen mit Niederschlagen 

45 [0077] Viele organische Reaktionen fuhren zur Ausbildung von Niederschlagen, entweder als Neben- oder Hauptpro- 
dukt oder oftmals in Form von Zusatzen, wie z. B. Hilfsbasen, die die Reaktion beschleunigen. Vor alleni in letztem Fall 
wird hierbei oftmals eine ionische Spezies gebildet, die in den haufig verwendeten wenig polaren oder unpolaren Lo- 
sungsmitteln ausfailt. Ebenfalls zur Bildung von Niederschlagen fiihrt die Existenz ionischer Spezies bei metallorgani- 
schen Reaktionen, die entweder als Edukt eingesetzt werden oder als Zwischenstufe wahrend einer Reaktion gebildet 

50 werden. 

Testreaktionen fiir Fouling- Anfalligkeit von Mikromischem 

[0078] Es wurden zur Austestung der Fouling-AnfaUigkeit des Mikrovermischers drei Reaktionen ausgewahlt. Die er- 
55 ste Reaktion, die Quaternisierung eines Bypridyl-Derivats, fiihrt zu nahezu voUstandiger Ausfallung, allerdings mit einer 
gewissen Induktionszeit, je nach Losungsmittel und Temperatur. Eine Reaktion sfUhrung in konventionellen Mikromi- 
schemZ-reaktoren verbietet sich daher. Die zweite Reaktion, die Amidierung von Acetylchlorid mit n-Butylamin in Ge- 
genwart von Trieth3damin, fiihrt unmittelbar nach Kontakt der Ruide, im Bereich weniger Millisekunden bei effizienter 
Mischung, zu voUstandiger Ausfallung. Im letzteren Fall wurde eine bewuBt hohe, nahezu 1 molare Losung gewahlt 
60 (technisch und im Labor iiblich sind Konzentrationen im Bereich IOT''— 1 mol/1). UbHche Mikromischer, wie z. B. der In- 
terdigital-Mikromi sober, verstopfen unter diesen Bedingungen unmittelbar nach Anschalten des Prozesses, d. h. in we- 
niger als einer Sekunde. Die dritte Reaktion, die Bildung von Calciumcarbonat, ist bekanntermaBen ein schnell ablaufen- 
der ProzeB, der erfahrungsgemaB zu Verstopfungen in Mikromischem fuhrt. 

[0079] AUe Versuche wurden jeweils, soweit nicht anders spezifiziert, mit und ohne Gegenwart eines Rohrreaktors ge- 
65 macht. Der Rohrreaktor war ein (nicht temperiertes) Glasrolir von 15 cm Liinge und einem trichterfonnigen EinlaB am 
Reaktoreingang. Das Rohrende befand sich unmittelbar (ca. 2 cm) iiber einem Auffangkolben, der die Reaktionslosung 
sammelte. 
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Quatemisierung von 4,4'-Bipyridyl mit Ethylbromoacetat 




OC2K5 



[0080] 4,4-Bipyridyl (c = 0,6 mol/1 in Aceton) (Fluid 1), Ethylbromoacetat (c = 1 ,4 mol/1 in Aceton) (Fluid F2) und ein 
Trennfluid aus Aceton (Fluid T) werden in einen Mikrovermischer gemaB der Fig. 2 kontaktiert (konzentrische Ring- 
stronne, 3-Fluid-Duse mit drei ineinander gestellten Rohren mit Durchmessem von 1 ,5, 3 und 4 mm, respektive Ringst.ro- 
men einer Starke von jeweils 200 |im und einem Kemstrom mit Durchmesser 1,5 mm). Die Reaktionstemperatur betrug 
22°C. Die Reaktionslosung wurde nach dem Kontaktieren entweder als Tropfen oder als Strahl in einen Kolben (mit oder 
ohne Glasrohr-Verbindung, wie oben spezifiziert) fallengelassen (Distanz Mischer- Kolben: 20 cm; Distanz Rohrkolben 
2 cm). Der dort erhaltene Niederschlag des quatemisierten Reaktionsprodukts wird abgesaugt und mit etwas Aceton 
nachgespult. Der so erhaltene Niederschlag wird im Trockenschrank getrocknet und die Ausbeute durch Wiegen be- 
stimmt. Das Produkt wird mittels NMR identifiziert. 

[0081] Die Volumenstrome aller drei Fluide wurden variiert.. Dabei wurden folgende Kombinationen untersucht: 
Vol.-Stroni Fl (Bipyridyl): Vol.-Stroin T (Trennschicht): Vol.-SLrom F2 (Ethylbromoacetat): 



100:100:100; 
100:500:100; 



10:10:10; 
10:50:10; 



500:500:500; 



10 



15 



20 



[0082] In jeweils alien Fallen konnte eine stabile Operation des Mikromischers von mindestens acht Stunden erreicht 

werden. Die dabei erreichten Ausbeuten betrugen zwischen 65% und 70%. 

[0083] Noraialerweise wird die Reaktion bei 60°C gefahren und die Reaktionszeit betragt mehrere Stunden. Infolge- 25 
dessen ist bei einer Versuchsdurchfuhrung mit dem erfindungsgemaBen Mischer bei 60°C aber ohne Reaktionszeiten von 
mchrcrcn Stunden cine noch hohcrc Ausbeute als obcn angcgcbcn zu crwartcn. 



Amidierung von Acetylchlorid (Fl) mit n-Butylamin (F2) in Gegenwart von Triethylamin (T) 

EI3N j> 



30 



35 



[0084] In einem ersten Versuch wird Acetylchlorid (c = 0,79 mol/1 in THF; Fluka p. a.) mit n-Butylamin (c = 0, 
80 mol/1 in THF; Acres, 99, 8%) in Gegenwart von Triethylamin (c = 0, 80 moi/1 in THF; Aldrich, 99%) in einem Mi- 
krovermischer gemaB Fig, 2 kontaktiert (konzentrische Ringstrome, 3-Fluid-Duse mit drei ineinander gestellten Rohren 
mit Durchmessem 1,5, 3 und 4 mm, respektive Ringstromen einer Starke von jeweils 200 |im und einem Kemstrom mit 
Durchmesser 1,5 mm). 40 
[0085] Als Trennfluid wurde Tetrahydrofuran verwendet. 

[0086] Die Reaktionstemperatur betrug 22°C. Die Reaktionslosung wird nach dem Kontaktieren entweder als Ttopfen 
oder als Strahl in einen Kolben fallengelassen. Im Kolben ist Wasser vorgelegt, um durch Hydrolyse das Edukt Acetyl- 
chlorid in die nicht mehr reaktive Essigsaure umzuwandeln und damit die Reaklion zu stoppen. Die Phasen werden an- 
schlieBend getrennt, die Wasserphase nochmals mit THF extraliiert (da sie leilweise Produkt enthalt). Die vereinigten 45 
THF-Phasen werden liber Na2vS04 getrocknet, abgesaugt und unter Vakuum (zuletzt 25 mbar) einrotiert. Dabei ausfal- 
lende Reste von Triethylammoniumchlorid werden abgesaugt und das Filtrat wird noch mal einrotiert. Eine FTIR Mes- 
sung (Nicolet) dient zur Bestimmung der Ausbeute des so erhaltenen flussigen Produkts. Hierfur wird das Produkt zwi- 
schen zwei NaCl-Scheiben gebracht und in einem FTER-Spektrometer Magna-IRTM 750 der Firma Nicolet gemessen 
(Software-Programm Omnic E.S.P Version 5.2). 50 
[0087] In einem zweiten Versuch wurde die gleiche Prozedur mit veranderter Eduktkonzentration durchgefuhrt: c 
(Acetylchlorid) = 0,198 mol/l, c (n-Butylamin) = 0,200 mol/1, c (Triethylamin) = 0,200 mol/1. 

[0088] Sowohl beim ersten wie auch beim zweiten Versuch wurden die Volumenstrome aller drei Fluide variiert. Dabei 
wurden folgende Kombinationen untersucht: 

[0089] Vol.-Strom (Acetylchlorid): Vol.-Strom (Trennschicht): Vol.-Strom (n-Butylamin): 55 

5:25:5; 5:100:5; 5:200:5; 5:250:5; 

25:250:25; 50: 150:50; 300:600:300; 300: 1000:300; 

60 

[0090] In jeweils alien Fallen konnte eine stabile Operation des Mikrovermischers von mindestens einer Stunde er- 
reicht werden. Als besonders vorteilhaft envies sich die Kombination 5 : 250 : 5, die drei Stunden lang betrieben werden 
konnte. Die dabei erreichten Ausbeuten betmgen zwischen 87% und 100%. Das in Fig, 10 gezeigte Diagramm zeigt ein 
IR-Spektmm von Essigsauren-butylamid, aus dem zu entnehmen ist, wie die Banden den zugehorigen funktionellen 

Gruppen zuzuordnen sind. Diese qualitative Auswertung zeigt, daB diese Zuordnung im Einklang mit der zu erwartenden 65 
Moleklilformel des Produkts, des Essigsaure- n-but3damids, ist. Das in Fig. 11 gezeigte Diagramm zeigt das Ergebnis ei- 
nes Langzeitversuchs bei Vo lumen stromen von 5 : 250 : 5. Eine quantitative Auswertung dieses Spektrums ergibt eine 
Ausbeute von nahezu 100%. Niedrige Ausbeuten wurden vor allem bei den hohen Volumenstromen erhalten. Durch eine 
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weitere Optimierung der Mischgeometrie und der ProzeBbedingungen (vor allem der Eduktkonzentration) ist ein ganz- 
tagiger Betrieb wahrscheinlich. Damit sind Grundvoraussetzungen geschaffen, um diese Reaktion auch im Labor unter- 

suchen zu konnen. 

5 Bildung von Calciumcarbonat 

Ca^^ + C03^ Ca2C03 

[0091] Calciumnitrat (c = 40 mmol/l in Wasser; CaNOs x 4 H2O, Fluka Chennie AG) wird mit. Xaliumcarbonat (c = 
10 40 mmol/l in Wasser; anhydr., Huka Chemie Ag) und einer Trennschicht aus Wasser im Mikrovermischer kontaktiert 
(konzentrische Ringstrome, 3-Ruid-Duse mit drei ineinander gestellten Rohren mit Durchmessem von 1,5, 3 und 4 mm, 
respektive Ringstromen einer Starke von jeweils 200 ,um und einem Kemstrom mit Durchmesser 1,5 nmi). Die Reakti- 

onstemperatur betrug 22°C. Die Reaktionslosung wurde nach dem Kontaktieren als Tropfen in ein Aufnahmefluid, Do- 
dekan, gegeben. Von diesem Aufnahmefluid wurden die Tropfen mit dem Dodekan in einen Rohrreaktor geleitet. 
15 [0092] Ein stabiler Betrieb konnte fur 8 Stunden erreicht werden. 

Bezugszeichen 

1 Tropfen 
20 2 Reaktionsbereich 
3 Trennfluidbereich 

5 Lamelle 

6 Lamelle 

7 Lamelle 

25 20 Mikrovermischer 

21 Miscliergrundkorper 

22 Gchausc der Mischcrkammcr 

23 FluidanschluB 

24 FluidanschluB 
30 25 FluidanschluB 

26 Mischerkammer 

27 EinlaB fiir Aufnahmefluid A 
28a-d Platte 

29 Zentralkanal 
35 30 Ringkanal 

31 Ringkanal 

32 kreisformige Austrittsoffnung 

33 ringformige Austrittsoffnung 

34 ringformige Austrittsoffnung 
40 35 Rohr 

36Rohr 

37 Rohr 

38 AuslaB 

200 Interdigitalvermischer 
45 201 Mischergrundkorper 

202 Gehause fiir Mischerkammer 

203 AnschluBrohr fur Fluid Fl 

204 AnschluBrohr fur Fluid F2 

205 AnschluBrohr fiir Fluid T 
50 206 Mischerkammer 

207 Verteilerblock 

210 Mischerplatte 

211 Zufuhroffnung 

212 Zufuhroffnung 
55 213 Zufiihroffnung 

220 Mischerplatte 

221 erste Verteilerkanmier 

222 Zufiihroffnung 

223 Zufiihroffnung 
60 230 Mischerplatte 

231 Verbindungsoffnung 

232 Zufuhroffnung 

233 Zufiihroffnung 
240 Mischerplatte 

65 241 Verbindungsoffnung 

242 zweite Verteilerkammer 

243 Zufiihroft^nung 
250 Mischerplatte 
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251 Verbindungsoffnung 

252 Verbindungsoffnung 

253 Zufiihroffnung 

260 Mischerplatte 

261 Verbindungsoffnung 

262 Verbindungsoffnung 

263 dritte Verteilerkammer 

270 Mischerplatte 

271 Verbindungsoffnung 

272 Verbindungsoffnung 

273 Verbindungsoffnung 

280 Mischerplatte 

281 Mikrokanale fur Fluid Fl 

282 Mikrokanale fur Fluid F2 

283 Mikrokanale fur Fluid T 
285 Interdigitalstruktur 
290 Mischerplatte 



Patentanspriiche 



10 



15 



20 



1 . Verfahren zur Durchfiihrung chemischer Prozesse, bei dem mindestens zwei unter Ausbildung von Niederschla- 
gen oder Suspensionen reagierende Fluide Fl, F2 in einem Fluidkanale aufweisenden Mikrovermischer zusammen- 
gefiihrt werden, dadurch gekennzeichnet, daB die mindestens zwei Fluide Fl, F2 durch ein Trennfluid T getrennt 

voneinander in eine Mischerkammer oder eine Reaktionsstrecke eingeleitet werden. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die Fluide Fl, F2, T als konzentrische Fluidstrome 25 
ausgetragen werden. 

3. Verfahren nach einem der Anspriichc 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Stromungsgcschwindigkeiten 
der konzentrischen Fluidstrome unterschiedlich sind. 

4. Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Stromungsgeschwindigkeit des Trennfluids T gro- 

Ber als die Stromungsgeschwindigkeiten der Fluide Fl, F2 ist. 30 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die Stromungsgeschwindigkeit der 
konzentrischen Fluide zwischen 1 und 1000 ml/h gewahlt wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die Fluide Fl, F2 und T als Ruidlamellen ausgetragen 

werden, wobei die Fluidlamellen der Fluide Fl, F2 altemierend angeordnet und jeweils durch eine Fluidlamelle des 
Trennfluids T voneinander getrennt sind. 35 

7. Verfahren nach einem der Anspriiche 2 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB die Dicke D der konzentrischen 
Fluidstrome oder der Fluidlamellen der Fluide Fl, F2, T beim Einleiten derart gewahlt wird, daB bis auf Diffusions- 
effekte keine Vermischung der Fluide Fl, F2 und T stattfindet. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, daB beim Einleiten der Fluide Fl, F2, T 
Tropfen oder ein kontinuierlicher Fluidstrahl als Fluid-Ringstrahl oder Fluid-Lamellenstrahl gebildet werden/wird. 40 

9. Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB die Tropfen oder der Fluidstrahl in ein mit den Fluiden 
Fl, F2 nicht mischbares Aufnahmefluid A ausgetragen werden. 

10. Verfahren nach Anspruch 8 oder 9, dadurch gekennzeichnet, daB die TVopfen oder die durch das Aufnahmefluid 

A getrennten Tropfen in einer Reaktionsstrecke so lange gefiihrt werden, bis die Reaktion in den Tropfen zwischen 
den Fluiden Fl , F2 weitgehend beendet ist. 45 

1 1 . Verfahren nach einem der Anspriiche 8 oder 9, dadurch gekennzeichnet, daB der Fluidstrahl in einer Reaktions- 
strecke so lange gefiihrt wird, bis die Reaktionen zwischen den Fluiden Fl, F2 unter Auflosung der FluidlamelleZ-la- 
mellen oder des/der konzentrischen Fluids troms/strome weitgehend beendet ist. 

12. Verfahren nach einem der Anspriiche 10 oder 11, dadurch gekennzeichnet, daB sich in der Reaktionsstrecke 
durch fortschreitende Diffusion der Fluidlamellen oder konzentrischen Fluidstrome die Fluide Fl, F2 zunehmend 50 
vermischen. 

13. Verfahren nach einem der Anspriiche 10 bis 12, dadurch gekennzeichnet, daB als Reaktionsstrecke ein Rohr 
verwendet wird. 

14. Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, daB ein Rohr mit rechteckigem Querschnitt verwendet 
wird. 55 

15. Verfahren nach einem der Anspriiche 9 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB das Aufnahmefluid A ein nrit den 
Fluiden Fl, F2 und T nicht mischbares Fluid ist, insbesondere ein unpolares, organisches Losungsmittel und beson- 
ders bevorzugt eine Cyklo- oder n-Alkan, wie bei spiels weise Cyklohexan, Hexan, Oktan, Dekan oder Dodekan. 

16. Verfahren nach einem der Anspriiche 9 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB das Aufnahmefluid A ein polares 
mit den Fliissigkeiten Fl und F2 nicht mischbares Fluid ist, wenn die Fluide Fl, F2 unpolare Fliissigkeiten sind. 60 

17. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 16, dadurch gekennzeichnet, daB das Trennfluid T mit den Fluiden 
Fl, T2 mischbar ist. 

18. Verfahren nach einem der Anspriiche 10 bis 17, dadurch gekennzeichnet, daB das Reaktionsprodukt, der Nie- 
derschlag und/oder die Suspension am Ende der Reaktionsstrecke aufgefangen und das Reaktionsprodukt vom Nie- 

derschlag oder den festen Bestandteilen der Suspension abgetrennt wird. 65 

19. Vorrichtung zur Durchfiihrung chemischer Prozesse, bei denen mindestens zwei Fluide Fl, F2 unter Ausbil- 
dung von Niederschlag oder Suspensionen miteinander reagieren, mit einem Mikrovemiischer, der Zuleitungen fiir 
Fluide aufweist, die iiber Mikrokanale mit in die Mischerkammer miindenden Austrittsoffnungen verbunden sind. 
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dadurch gekennzeichnet, daB der Mikrovennischer (20, 200) mindestens drei Fluidanschliisse (23-25, 203-205) 
mit mindestens drei Mikrokanalen (29-31, 281-283) fiir die Ruide Fl, F2 und fiir ein Trennfluid T aufweist, wobei 

zwischen den Austiittsoffnungen der MikrokanaLe fur die Fluide Fl , F2 jeweils eine Austrittsoffnung fur das Trenn- 
fluid T angeordnet ist. 

20. Vorrichtung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daB die Austrittsofftiungen (32, 33, 34) konzentrisch 
angeordnet sind. 

21. Vorrichtung nach Anspruch 19 oder 20, dadurch gekennzeichnet, daB eine zentrale Austrittsoffnung (32) von 
mindestens zwei ringformigen Austrittsoffnungen (33, 34) umgeben ist. 

22. Vorrichtung nach Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, daB die ringformigen Austrittsoffnungen (33, 34) ge- 
genuber der kreisformigen Austrittsoffnung (32) zuriickversetzt angeordnet ist. 

23. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 20 bis 22, dadurch gekennzeichnet, daB alle Austrittsoffnungen 
(32-34), beginnend mit der inneren Austrittsoffnung (32), zueinander stufenweise zuriickversetzt sind. 

24. Vorrichtung nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daB der Mikro vermis c her (200) ein Interdigitaivermi- 
scher mit mindestens drei Mikrokanalgruppen fiir die Fluide Fl, F2, T ist, wobei die Mikrokanale (281-283) der 
drei Gruppen altemierend nebeneinander angeordnet sind. 

25. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 19 bis 24, dadurch gekennzeichnet, daB die Mischerkammer (26, 206) 
ein Rohrreaktor ist. 

26. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 19 bis 23, dadurch gekennzeichnet, daB an die Mischerkammer (26, 
206) ein Rohrreaktor angeschlossen ist. 

27. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 25 oder 26, dadurch gekennzeichnet, daB am Ausgang des Rohrreaktors 
ein Separator angeschlossen ist. 

28. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 25 bis 27, dadurcli gekennzeichnet, daB der Rohrreaktor mit einer Heiz- 
und/oder Kiihleinrichtung versehen ist. 

29. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 25 bis 28, dadurch gekennzeichnet, daB der Rohrreaktor Abschnitte mit 
unterschiedlichen QuerschnittsgroBen und/oder Querschnittsformen aufweist. 

Hicrzu 12 vScitc(n) Zcichnungcn 
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